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A process for selective catalytic reduction of nitrogen oxides from exhaust gases, preferably those from 
diesel engines in vehicles, using pulsed superstoichiometric addition of NH3 or NH3-releasing substances, 
comprises controlling the pulsed superstoichiometric addition of NH3 in such a way that,, after it has started; 
the addition is .interrupted again only when the amount of NH3 stored in the catalyst has reached a specific ^ 
upper threshold value which is predetermined in accordance with the catalyst properties and the catalyst / • 
volume, the amount of NH3 stored being calculated from the difference between the metered amount of - 
NH3 and the amount of NOx separated off, which is determined from the NOx concentration in the exhaust- 
gas and the average degree of separation, and the addition of NH3 is resumed only when the amount of 
NH3 stored in the catalyst, which is determined -in the same way, has reached a predetermined lower 
threshold value, this pulsed addition of NH3 being interrupted after a predetermined number of cycles until • 
the amount of NH3 stored in the catalyst, which is determined in the manner described, has completely 
reacted, this completing one entire cycle of the pulsed addition of NH3. 
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© Verfahren zur Stickoxidminderung in Abgasen durch gesteuerte NH3-Zugabe. 
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© Verfahren zur selektiven katalytischen Reduktion 
von Stickoxiden aus Abgasen, vorzugsweise aus Ab- 
gasen von Kraftfahrzeugdieselmotoren unter getakte- 
ter Uberstochiometrischer Zugabe von NH 3 Oder 
NH 3 -freisetzenden Stoffen, wobei die getaktete Ober- 
stochiometrische NH3-Zugabe in der Weise gesteu- 
ert wird, daB die Zugabe nach ihrem Start erst dann 
wieder unterbrochen wird, wenn die im Katalysator 
gespeicherte NH3-Menge einen bestimmten, ent- 
sprechend den Katalysatoreigenschaften und dem 
Katalysatorvolumen vorgegebenen, oberen Schwel- 
lenwenVerreicht hat, wobei die gespeicherte NH 3 - 
Menge aus der Differenz zwischen der dosierten 
NH 3 -Menge und der abgeschiedenen NO x -Menge, 
bestimmt aus der NO x -Konzentration im Abgas und 
dem durchschnittlichen Abscheidegrad, berechnet 
wird und die NH 3 -Zugabe erst wieder erneut ein- 
setzt, wenn di in gleicher W ise bestimmte, im 
Katalysator gespeicherte NH 3 -Menge einen vorgege- 
benen unteren Schwellenwert rreicht hat, wobei die- 
se getaktete NH 3 -Zugabe nach einer vorbestimmten 
Anzahl von Zyklen so lange unterbrochen wird, bis 
die, auf die beschriebene Weise bestimmte, im Kata- 
lysator gespeicherte NH 3 -Menge vollstandig abrea- 



giert ist, womit ein Gesamtzyklus der getakteten 
NH 3 -Zugabe abgeschlossen ist. 
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Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur selekti- 
ven katalytischen Reduktion von Stickoxiden aus 
Abgasen, vorzugsweise aus Abgasen von Kraftfahr- 
zeugdieselmotoren unter getakteter uberstochiome- 
trischer Zugabe von NH 3 oder NH 3 -freisetzenden 
Stoffen. 

Die Stickoxidemissionen in den modernen In- 
dustriestaaten werden durch die Emittenten, Ver- 
kehr, fossil befeuerte Kraftwerke und Industrieanla- 
gen bestimmt. Wahrend die Kraftwerks- und Indu- 
strieemissionen durch den Bau entsprechender Ab- 
gasreinigungsanlagen zuruckgehen, tritt der Anteil 
des Verkehrs immer mehr in den Vordergrund. 
Daneben sind MinderungsmaBnahmen an kleineren 
Gasquellen und der Betrieb bei Temperaturen zwi- 
schen 100*C und 300 *C zunehmend von Bedeu- 
tung. 

Beim Benzinmotor konnen die Stickoxide auf 
bekannte Weise durch einen Drei-Wege-Katalysa- 
tor bei stochiometrischer Fahrweise reduziert wer- 
den, wobei die unverbrannten bzw. teiloxidierten 
Komponenten des Abgases als Reduktionsmittel 
fur die gebildeten Stickoxide idealerweise im sto- 
chiometrischen Verhaltnis zur Verfugung stehen. 

Beim gemischgeregelten Dieselmotor ist diese 
Art der Stickoxidminderung durch die prinzipbe- 
dingt uberstochiometrische Fahrweise nicht mog- 
lich. Andererseits haben die Stickoxidemissionen 
aus Dieselmotoren, insbesondere aus den im Nutz- 
fahrzeugbereich dominierenden verbrauchsgunsti- 
gen Direkteinspritzern einen hohen Anteil an den 
Gesamtemissionen. 

Aus der DE 24 58 888 ist ein Katalysator 
bekannt, mit dem Stickoxide unter Zusatz von NH 3 
als Reduktionsmittel selektiv zu Stickstoff und Was- 
ser umgesetzt werden. Dieser Katalysator wird in 
groBern Umfang eingesetzt in einem Verfahren zur 
Stickoxidminderung von Kraftwerksabgasen, bei 
dem dem Rauchgas, bezogen auf den gewunsch- 
ten Umsatz, NH 3 im stochiometrischen Verhaltnis 
kontinuieriich zugegeben wird. 

Dieses Verfahren ist in zahlreichen Veroffentli- 
chungen beschrieben. Zur Regelung der NH 3 -Do- 
sierung ist bei diesem Verfahren eine Messung der 
NOx-Eintritts- und Austrittskonzentration neben der 
Bestimmung der Rauchgasmenge erforderlich. 

Diese ftegelung hat sich bei dem im Kraft-, 
werksbereich auftretenden langsamen 

Abgasmengen- und NO x - 

Konzentrationsanderungen als vorteilhaft erwiesen. 
ist jedoch fur die auBerordentlich starken und 
schnellen Mengen- und KonzentrationsSnderungen, 
wie sie im Betrieb eines Nutzfahrzeugdieselmotors 
auftreten, aufgrund der groBen Zeitkonstanten der 
Regelung ungeeignet. Weiterhin fuhrt diese Rege- 
lung im Bereich niedriger Temperaturen (100*C 
bis 300 *C) zu einer schlechten Ausnutzung des 
Katatysatormaterials, wodurch sehr groBe Katalysa- 



torvolumina erforderlich sind. 

In der Zeitschrift "Chemical Engineering Scien- 
ce". Jahrgang 43, 1988, Nr. 8, Seiten 2073 bis 
2078, Artikel "Extended Reactor Concept for Dyna- 

5 mic Denox Design", wird dargestellt, claB eine ad- 
sorptive Beladung des Katalysators mit NH 3 unter 
anschlieBender Arbeitsphase, in der das adsorbier- 
te NH 3 mit dem NO x des zu behandelnden Gases 
abreagiert. von Vorteil ist. Bei dieser Betriebsweise 

to sind aufgrund der Vorbeladung des Katalysators 
mit NH 3 starke Schwankungen von Abgasmenge 
und NO x -Konzentration kein Problem. Nachteil die- 
ses Verfahrens ist jedoch, daB die Durchstro- 
mungsrichtung durch den Katalysator periodisch 

rs umgekehrt werden muB, um einen definierten Bela- 
dungszustand des Katalysators zu erharten. 

Diesen Nachteil umgeht eine Regelung der 
NH 3 -Dosierung t wie sie in der DE 38 25 206 be- 
schrieben ist. Diese Regelung sieht eine getaktete 

20 uberstochiometrische Zudosierung des Reduktions- 
mittels NH 3 ohne Stromungsumkehr vor, erreicht 
jedoch in der beschriebenen Betriebsweise keinen 
definierten Beladungszustand des Katalysators, der 
fur eine hohe NO x -Abscheidelei stung des Katalysa- 

25 tors bei Betrieb mit starken Schwankungen der 
Abgasmenge und der NO x -Konzentration im Abgas 
aber auch bei niedrigen Betriebstemperaturen er- 
forderlich ist; ein Mangel, der auch durch die Mes- 
sung beider NO x -Konzentrationen nicht ausgegli- 

30 chen werden kann. 

Die Nachteile dieser beiden beschriebenen 
Verfahren, periodische Stromungsumkehr bzw. un- 
definierter Beladungszustand des Katalysators ma- 
chen den Einsatz derselben im Nutzfahrzeugbe- 

35 reich unpraktikabel. 

Es stellte sich daher die Aufgabe. die Stickoxi- 
demissionen von Kraftfahrzeugdieselmotoren zu 
mindern. 

Diese Aufgabe wird erfindungsgemaB dadurch 

40 gelost. daB die getaktete uberstochiometrische 
NH 3 -Zugabe in der Weise gesteuert wird, daB die 
Zugabe nach ihrem Start erst dann wieder unter- 
brochen wird, wenn die im Katalysator gespeicher- 
te NH 3 -Menge einen bestimrnten, entsprechend 

45 den Katalysatoreigenschaften und dem Katalysator- 
volumen vorgegebenen, oberen Schwellenwert er- 
reicht hat, wobei die gespeicherte NH 3 -Menge aus 
der Differenz zwischen der dosierten NH 3 -Menge 
und der abgeschiedenen NO x -Menge, bestimmt 

50 aus der NO x -Konzentration im Abgas und dem 
durchschnittiichen Abscheidegrad, berechnet wird 
und die NH 3 -Zugabe erst wieder erneut einsetzt, 
wenn die in gieicher Weise bestimmte, im Kataly- 
sator gespeicherte NH 3 -Menge einen vorgegebe- 

55 nen unteren Schwellenwert erreicht hat, wobei die- 
se getaktete NH 3 -Zugabe nach einer vorbestimm- 
ten Anzahl von Zyklen so lange unterbrochen wird, 
bis die, auf die beschriebene Weise bestimmte, im 



BNSDOCID: <EP 0S547B6A 1 I > 



3 



EP 0 554 766 A1 



4 



Katalysator gespeicherte NH 3 -Menge vollstandig 
abreagiert ist, womit ein Gesamtzyklus der getakte- 
ton NH 3 -Zugabe abgeschlossen ist. 

Bet dem erfindungsgemaBen Verfahren wird 
dcr Katalysator in einer Beladungsphase durch 
ubeistochiometrische Zugabe von NH3 mit NH3 
beladen. Durch diese Beiadung bildet sich im Kata- 
lysator eine relativ steile NH3-Adsorptionsfront aus, 
wic umfangreiche Untersuchungen gezeigt haben. 
Mil dem Fortschreiten dieser Adsorptionsfront im 
Katalysator nimmt die im Katalysator gespeicherte 
NH,-Mcnge zu, und die sich als Differenz zwischen 
dcr zugogebenen und der mit N0 X abreagierten 
Mongo berechnen laBt. Die Zugabe von NH 3 wird 
abgoschaltet, wenn die im Katalysator gespeicherte 
NH-Menge einen Wert erreicht hat, bei dem die 
_ Adsorptionsfront gerade so weit fortgeschritten ist, 

■;■;'-) daB die zugehorige NH 3 -Konzentration in der 

Gasohase im dahinterliegenden Teil des Katalysa- 
tor s durch Adsorption und Reaktion so abgesenkt 
wird. dafi am Austritt des Katalysators keine unzu- 
1.1 gen Restkonzentrationen an NH3 auftreten. 

Diese NH 3 -Menge ist durch Versuche Oder re- 
akttonskinetische Betrachtungen im einzelnen An- 
wendungsfall zu ermitteln und kann als fester Wert 
odct als Kennfeld in Abhangigkeit verschiedener 
Bctnebsparameter festgelegt werden. Die dem Ka- 
talysator in einem Zyklus, d.h. in der Beladephase 
und der sich anschlieBenden Abreaktionsphase 
ohoe NH3 -Zugabe vom Dieselmotor zugefuhrte 
NO.-Menge laBt sich aus den Motorbetriebsdaten 
Dfotvanl und Regelstangenweg Oder anderen Be- 
it »ecsparametern unter Zuhilfenahme des bekann- 
ten Motorkennfeldes uber die Zeit naherungsweise 
aufmtegrieren. Fur andere Abgasquellen sind im 
aligcmeinen ahniiche naherungsweise Berechnun- 
: J- .j gon anhand relevanter Parameter moglich. 

Aus dieser NO x -Menge im Abgas laBt sich mit 
HiHe eines mittleren Abschei degrades die abrea- 
c^erte NH 3 -Menge bestimmen, so daB als Differenz 
zli der zugegebenen Nhh-Menge eine kontinuierli- 
cho Berechnung der im Katalysator gespeicherten 
NKh-Menge moglich ist. Diese Berechnung laBt 
s»ch durch die Einbeziehung eines Kennfeldes des 
Abscheidegrades, welches die Abhangigkeit von 
den hauptsachlichen Parametem Drehzahl oder 
Abgasmenge, NO x im Abgas, Kataiysatortempera- 
tur und NH 3 -Beladung darstellt, noch verfeinern. 

Wenn diese mitlaufend berechnete, gespei- 
cherte NH 3 -Menge in der Abreaktionsphase einen 
vorgegebenen unteren Schwellenwert unterschrit- 
ten hat, ist der erste Einzelzyklus beendet und der 
nSchste Einzelzyklus wird in gleicher Weise durch 
erneute NH 3 -Zugabe begonnen. 

Da die gespeichert NH3-Menge nur indirekt 
errechnet und nicht durch eine Messung kontrolliert 
wird, rgibt sich zwangslaufig eine Diskrepanz zwi- 
sch n errechneter und tatsachlich g speicherter 
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NH 3 -Menge. die natOrlicherweise mit jedem Einzel- 
zyklus groBer wird und entweder zu einer zu gerin- 
gen Beiadung mit zu geringen Abscheidegraden 
ftihrt oder zu einer zu hohen Beiadung mit einem 

5 Durchbruch von unreagiertem NH3. Dieses Pro- 
blem wird unter Umgehung einer Konzentrations- 
messung erfindungsgemaB dadurch gelost, daB 
nach einer vorgegebenen Anzahl von Einzelzyklen 
durch Abschaltung der NH 3 -Zugabe die im Kataly- 

10 sator gespeicherte Nhb-Menge durch Reaktion mit 
NO x vollstandig oder zumindest weitgehend aufge- 
braucht wird, wodurch wiederum ein definierter Be- 
ladungszustand erreicht wird. Diese Entladungs- 
phase muB uber den Zeitpunkt hinaus erfolgen, an 

15 dem rechnerisch kein NH 3 oder nur noch eine 
insgesamt vernachlassigbare Menge im Katalysator 
gespeichert ist, um die Differenzen zwischen er- 
rechnetem und tatsachlichem Beladungszustand 
des Katalysators abzugleichen, bevor mit der er- 

20 neuten NH3 -Zugabe ein neuer Gesamtzyklus be- 
ginnt 

Diese Steuerung der NH 3 -Zugabe kann erfin- 
dungsgemaB weiterhin verbessert werden, wenn 
hinter dem Katalysator eine Messung der NO x - 

25 Konzentration, beispielsweise als EmissionsmeB- 
stelle, zur Verfugung steht. oder mit vertretbarem 
Aufwand installiert werden kann. Der am Ende ei- 
nes Gesamtzykluses angestrebte definierte Bela- 
dungszustand des Katalysators kann in diesem Fall 

30 anstatt durch vollstandiges Abreagieren des ge- 
speicherten NH3 mit NO x auch durch den Abfall 
der NO x -Abscheidung auf ein vorgegebenes Ni- 
veau bestimmt werden, was ebenfalls einem defi- 
nierten Beladungszustand entspricht. Daraus ergibt 

35 sich erfindungsgemaB der Vorteil, daB die Entla- 
dungsphase beendet wird und die NH 3 -Zugabe 
wieder einsetzen kann bevor die NO x -Abscheidung 
ganz zuruckgeht, was unvermeidlich ist, wenn das 
gespeicherte NH 3 vollstandig abreagiert. Auf diese 

40 Weise laBt sich eine deutliche Steigerung des mitt- 
leren Abscheidegrades erreichen. 

Das vorgegebene Niveau der NOx-Abschei- 
dung, das das Ende der Entiadungsphase definiert, 
kann entweder als eine bestimmte NO x -Konzentra- 

46 tion hinter dem Katalysator oder als ein bestimmter 
Abscheidegrad oder auch unter Zuhilfenahme des 
beschriebenen Abscheidungskennfeldes als be- 
stimmter NH 3 -Beladungszustand definiert werden. 
Weiterhin ist es erfindungsgemaB moglich, die 

50 uber einen Gesamtzyklus gemessene NO x -Konzen- 
tration hinter dem Katalysator und die zudosierte 
NH 3 -Menge aufzuintegrieren und mit Hilfe dieser 
Werte eine NH 3 -Bilanz Uber den Gesamtzyklus auf- 
zustellen, die dann mit der mitlaufend errechneten 

55 NH 3 -Beladung verglichen werden kann, wodurch 
im Sinne eines selbstiernenden Regelungssyste- 
mes eine Korrektur der der Rechnung zugrunde 
liegenden Kennf elder erfolgen kann. Dabei konnen 

3 
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Storungseinflusse diese Korrekturen Qber das zu 
erwartende MaB ansteigen lassen. In diesem Fall 
kann erfindungsgemaB eine Begrenzung eintreten 
und eine Storungsmeldung von der Regelung ab- 
gegeben werden. Ergeben sich jedoch nur geringe s 
Korrekturen, so ist erfindungsgemaB eine Anpas- 
sung der Zahl der Einzelzyklen eines Gesamtzyklu- 
ses in der Weise moglich, daB bei guter Oberein- 
stimmung der gemessenen mit den berechneten 
Werten die Zahl der Einzelzyklen erhoht bzw. bei 10 
schlechter Obereinstimmung erniedrigt werden 
kann. 

Eine weitere Verbesserung der NH 3 -Dosierung 
ist erfindungsgemaB durch eine Messung der NO x - 
Konzentration im Abgas moglich, da so die unver- 75 
meidlichen Fehler bei der Bestimmung dieser Kon- 
zentration und des Abscheidegrades aus den 
Kennfeldern vermieden werden konnen. AuBerdem 
kann so der nicht unbetrachtliche Aufwand fur die 
Ermittiung dieser Kennfelder eingespart werden. 20 
Gleichzeitig ermoglicht die Messung beider NO x - 
Konzentrationen eine Kontrolle des Abscheidegra- 
des uber die Zeit, was eine Warnmeldung bei zu 
starkem Abfall der Abscheideleistung ermoglicht. 

25 

Patentanspruche 

1. Verfahren zur selektiven katalytischen Reduk- 
tion von Stickoxiden aus Abgasen, vorzugswei- 
se aus Abgasen von Kraftfahrzeugdieselmoto- 30 
ren unter getakteter uberstochiometrischer Zu- 
gabe von NH3 oder Nhh-freisetzenden Stoffen; 
dadurch gekennzeichnet, daB die getaktete 
uberstochiometrische Nhh-Zugabe in der Wei- 
se gesteuert wird, daB die Zugabe nach ihrem 35 
Start erst dann wieder unterbrochen wird, wenn 
die im Katalysator gespeicherte NH 3 -Menge 
einen bestimmten, entsprechend den Katalysa- 
toreigenschaften und dem Katalysatorvolumen 
vorgegebenen, oberen Schwellenwert erreicht 40 
hat, wobei die gespeicherte Nhb-Menge aus 
der Differenz zwischen der dosierten NH 3 - 
Menge und der abgeschiedenen NO x -Menge, 
bestimmt aus der NO x -Konzentration im Abgas 
und dem durchschnittlichen Abscheidegrad, 45 
berechnet wird und die NH 3 -Zugabe erst wie- 
der emeut einsetzt, wenn die in gleicher WeiSQ. 
bestimmte, im Katalysator gespeicherte NH 3 - 
Menge einen vorgegebenen unteren Schwel- 
lenwert erreicht hat, wobei diese getaktete N 50 
H3 -Zugabe nach einer vorbestimmten Anzahl 
von Zyklen so lange unterbrochen wird, bis 
die, auf die beschriebene Weise bestimmte, im 
Katalysator gespeicherte Nhb-Menge vollstan- 
dig abreagiert ist, womit ein Gesamtzyklus der 55 
getakteten NH 3 -Zugabe abgeschlossen ist. 
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2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die im Abgas enthaltene NOx- 
Konzentration naherungs weise aus den rele- 
vanten ProzeBparametern des Prozesses be- 
rechnet wird, in dem das Abgas entsteht, beim 
Dieselmotor insbesondere aus den Kennfel- 
dern auf Basis von Motordrehzahl, Regelstan- 
genweg und Laded ruck. 

3. Verfahren nach den Anspruchen 1 und 2, da- 
durch gekennzeichnet, daB der durchschnittli- 
che Abscheidegrad bestimmt wird aus Ab- 
scheidungskennfeldern auf Basis der fur die 
katalytische Reduktion relevanten Parameter, 
insbesondere der Katalysatortemperatur, der 
Abgasmenge, der NO x -Konzentration im Abgas 
und dem NHa-Beladungszustand. 

4. Verfahren nach den Anspruchen 1 bis 3, da- 
durch gekennzeichnet, daB der obere und un- 
tere Schwellenwert fur das Zu- bzw. Abschal- 
ten der Nhh-Zugabe in Form eines Kennfeldes, 
vorzugsweise eines Kennfeldes in Abhangig- 
keit von Motordrehzahl und Abgastemperatur 
vorgegeben wird. 

5. Verfahren nach den Anspruchen 1 bis 4, da- 
durch gekennzeichnet, daB die NOx-Konzentra- 
tion hinter dem Katalysator gemessen wird und 
die Unterbrechung der NH 3 -Dosierung nach 
der vorbestimmten Anzahl von Zyklen nicht bis 
zur vollstandigen Abreaktion des im Katalysa- 
tor gespeicherten NH3 andauert, sondern be- 
reits wieder eine erneute Nhh-Zugabe erfolgt, 
wenn ein vorgegebener Schwellenwert von der 
NO x -Konzentration hinter dem Katalysator 
uberschritten wird. 

6. Verfahren nach den Anspruchen 1 bis 5, da- 
durch gekennzeichnet, daB der Schwellenwert 
der NO x -Konzentration hinter dem Katalysator 
nach Anspruch 5 in Abhangigkeit der momen- 
tanen Werte der NO x -Konzentration vor dem 
Katalysator, der Abgasmenge und der Kataly- 
satortemperatur bestimmt wird. 

7. Verfahren nach den Anspruchen 1 bis 6, da- 
durch gekennzeichnet, daB der Schwellenwert 
der NO x -Konzentration hinter dem Katalysator 
nach Anspruch 5 aus dem Abscheidungskenn- 
feld nach Anspruch 3 so bestimmt wird, daB 
ein bestimmter, vorgegebener Wert des NH3- 
Beladungszustandes nicht (Jberschritten wird. 

a Verfahren nach den Anspruchen 1 bis 7, da- 
durch gekennzeichnet, daB uber den Gesamt- 
zyklus die NO x -Konzentration im Abgas aus 
der gemessenen NO x -Konzentration hinter Ka- 
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talysator, dem Abgasstrom und der zugegebe- 
nen NH 3 -Menge berechnet wird und mit Hilfe 
dies s Rechenwertes die Berechnung der 
NO x -Konzentration im Abgas nach Anspruch 2 
fortlaufend korrigtert wird. 5 

9. Verfahren nach den Anspruchen 1 bis 8, da- 
durch gekennzeichnet, daB das Abscheidungs- 
kennfeid nach Anspruch 3 uber die gemessene 
NO x -Konzentration nach Anspruch 5 laufend io 
korrigiert wird. 

10. Verfahren nach den Anspruchen 1 bis 9, da- 
durch gekennzeichnet, daB die Korrekturen 
inach den Anspruchen 8 undJJ auf vorgegebe- is 
ne Prozentsatze von den Ausgangswerten be- 

^ grenzt sind und das Erreichen dieser Grenzen 

gemeldet wird. 

11. Verfahren nach den Anspruchen 1 bis 10, da- 20 
durch gekennzeichnet, daB die vorgegebene 
Anzahl der Einzelzyklen eines Gesamtzyklus in 
Abhangigkeit der GroBe der errechneten Kor- 
rekturen nach den Anspruchen 8 und 9 vergrb- 

Bert oder verkleinert wird. 25 

12. Verfahren nach Anspruch 1 und den Anspru- 
chen 4 bis 11, dadurch gekennzeichnet, daB 
auch die NO x -Konzentration im Abgas gemes- 

sen wird und damit deren Berechnung nach 30 
Anspruch 2 entfallt, sowie die Berechnung des 
mittleren Abscheidegrades nach Anspruch 3 
auf Basis der gemessenen NO x -Konzentratio- 
nen im Abgas und hinter dem Katalysator er- 
folgt. 35 

13. Verfahren nach Anspruch 12, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB der gemessene Abscheidegrad 
uber die Betriebszeit statistisch ausgewertet 
wird und damit ein starkerer Abfall des Ab- 40 
scheidegrades uber die Betriebszeit angezeigt 
werden kann. 
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